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Интегральная лазерная спектроскопия поглощения в резонаторе с использованием частотно-перестраиваемых лазеров [1] является одним из наиболее удобных, чувствительных и точных абсолютных методов измерения малых концентраций компонент газовых смесей. Одним из способов увеличения чувствительности метода является усреднение спектров на выходе из резонатора. Оптимальное количество усреднений определяется нестабильностью измерительной системы. Повышение скорости перестройки частоты лазера позволяет проводить большее количество усреднений за ограниченное время, тем самым увеличивая чувствительность, а так же временное разрешение измерений.
В предыдущих работах [2,3] в связи с измерениями температуры разреженного газа по доплеровскому контуру нами было обнаружено незначительное отклонение формы контуров линий поглощения от гауссовой. Измерения проводились при спектроскопии с использованием внешнего высокодобротного резонатора с не осевым вводом излучения для повышения спектрального разрешения. Регистрировался спектр поглощения молекулы воды в области длин волн около 1392 нм, в роли аналитической выступала линия перехода P(4) (000−200). Явление было объяснено и численно промоделировано с помощью суммирования интенсивностей лазерного излучения в последовательные моменты времени с учётом функции импульсного отклика резонатора. 

В рамках данной работы было проведено аналитическое моделирование искажения контура этой линии поглощёния с помощью численного решения дифференциального уравнения для изменения интенсивности внутри резонатора [4]. Учитывались конечное время когерентности излучения по сравнению с временем жизни фотона в резонаторе и потери на поглощение. Эти условия описываются уравнением 
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(1),
где c – скорость света, L – расстояние между зеркалами, Cp – коэффициент ввода излучения в резонатор, IL(ν) – зависимость интенсивности падающего на резонатор излучения от частоты, R – коэффициент отражения зеркал резонатора, T = 1 - R – коэффициент пропускания зеркал резонатора, α(ν) – коэффициент поглощения. При этом, зависимость коэффициента поглощения от частоты описывалась функцией Гаусса с шириной на полувысоте, соответствующей допплеровскому уширении линии поглощения воды в условиях эксперимента. Результаты расчета показаны на рисунке 1.
Видно, что результаты расчета хорошо коррелируют с результатами эксперимента, а так же расчета с использованием функции импульсного отклика резонатора. Моделирование показывает, что наблюдаемый эффект связан с задержкой излучения в оптическом резонаторе, при условии, что длина оптического пути превышает длину когерентности излучения.
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Рис. 1. Сравнение результатов эксперимента и расчета суммарных интенсивностей [3] с прямым численным решением дифференциального уравнения для изменения интенсивности на выходе из резонатора. Штрих-пунктир – доплеровский контур, точки – эксперимент (давление паров воды p = 0.035 Торр), пунктир – результаты вычисления с помощью сложения интенсивностей, сплошная линия – результат численного решения уравнения для интенсивности на выходе из резонатора. Перестройка частоты справа налево.
Во время записи спектра может происходить многократный сбой фазы световой волны и при детектировании складываются не световые поля, а интенсивности. Поэтому измерения, например, температуры газа, при больших скоростях сканирования доплеровского контура приведут к ошибочным результатам. Значимые искажения наступают, если время записи спектра становится меньше времени жизни фотона в резонаторе. 
Таким образом, показано, что при разработке спектральных абсорбционных методов анализа с использованием высокодобротных оптических ячеек с большой длиной оптического пути излучения необходимо устанавливать компромисс между чувствительностью и быстротой измерений. 

Работа выполнена за счет средств гранта Российского Научного Фонда, грант № 19-12-00310.
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